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m(i)と eXp(-i/Tl) Tl11-47'NoceC/3bS (i≪bS/C) (5)

















Sample も【m] ce cdr △/kBlK]
NENP(5%Defect) llx10-10 8.4x10-2 4.5x10-2 9.2
NENP(1%Zn) 13×10~10 8.2×10~2 4.1×10~2 8.6
NENP(Pure) 11×10~10 0.2×10~2 0.1×10~2 6.8
1つの格子欠陥または不純物イオンに対して2つの端スピンが現われるので､格子欠陥
または不純物濃度は､cc打-C/2である｡また､活性化エネルギー△の値はギャップの値E91
に近い｡
4 考察と議論
上でみたように､緩和率のピークは4【K】付近の温度で㌔山Ⅳ-1の条件が満たされる時に
現われるが､この条件式より端スピンの縦綾和時間､すなわちSzの相関が失われるまでの
平均的な時間はTe-塙1-1017tsec]のオーダーになる｡この値は､通常の非磁性固体中の
常磁性不純物スピンの縦緩和時間がヘリウム温度域でおよそ【msec】のオーダーであること
を孝えると異常に短い｡従って､端スピンのこのように短いちに相当する揺動を決める､特
有な要因が存在することになる｡これに対 してまず考えられるのが､1次元鎖を伝播する､
低温で希薄になったハルデン励起の端スピンとの衝突である｡(7)式において､ボルツマン
因子は励起の存在確率､ ll.11はSzの変化の間に1つの励起が走る平均格子数である. 因み
に､端スピンによるESRの信号強度は低温になるにつれて著しい増大を示すが【4】【6ト こ
のような実験結果は､温度の低下とともに熱的なハルデン励起を含まない1次元鎖の数が
増大するとして説明されている【111｡すなわち､端スピンの横成分の相関がハルデン励起
とのただ1回の衝突で失われることによりESRの共鳴条件から大きくずれ､従ってESR
のラーモア周期の間にハルアン励起の衝突を受けない端スピンのみがESR信号に寄与す
ると考えれれる. この考えに基ずけば､ハルデン励起の平均速度を(V)､有限鎖の長さをL
とすると､ESRの信号強度を決める時間スケールはL/(V)となる.ハルデン励起の平均速
度をギャップにE91の値を用いて表式(V)-(2JS/hE91)/(2kBTE91)1/2で見積もると､例え
ば､T-3【K]でくV)≒1013【sec-1]となるため､ここで得られたToはL-100ととると､L/(V)
と比べて約2桁程大きい｡一方､ESR信号強度の温度依存性の解析からは､r-3【K】あた
りの低温では､ESR信号に寄与する有限鎖の数は1/20程度になっていると見積もること
が出来る｡これを､ほとんどの有限鎖にハルデン励起が少なくとも1つは存在することに
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対応するとみなすと､スピンの横成分の相関が一回の衝突で失われるのに対 して､ここで
得られた､NMRの緩和に有効に働く端スピンの縦緩和の相関は､平均的にみてハルデン
励起との2桁程度の回数の衝突によって決まると解釈できる｡すなわち､NMRの緩和時
間の解析結果から予想される結論は､スピンの横成分がハルアン励起との衝突によってす
ばやく失われるのに対して､縦成分の相関は十分な回数の衝突を経て失われるというもの
である｡この意味で､NMRの緩和時間からの情報は､ESRからの情報と相補的であると
いえる｡
尚､ここに示された実験結果の一部として､松村有希子氏 (現旭化成マイクロシステム)
が京都大学大学院人間･環境学研究科在籍中に得たものを掲載した｡欠陥を含むNENPの
試料は理化学研究所の萩原政幸博士から提供していただいたものである｡ここで深く感謝
の意を表したい｡
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